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要旨 
 近年、大気中の CO2 を代表とした温室効果ガス増加による温暖化などの地球環境や気候
の諸問題について、国際的な関心が高まっている。これら環境や気候に関わる観測は多数
実施されており、将来的な環境変動や気候予測に必要な数値モデルの検証材料となるため
に注目されている。しかし、観測機器を用いた現在の気象、気候の解析データは数十年程
度の時間スケールしかもたないため、より長期的な変動を理解することは困難である。そ
こで過去の長期変動を解析するため、時間スケールの大きな古環境と古気候の解析も数多
くなされてきた。その中でも氷床コアは他の古気候記録に比較して時間分解能が極めて高
く、過去数十万年まで連続的なデータが得られるという特徴がある。 
これまでに氷コアの解析結果から過去の気候、環境を復元する試みは多数行われている。
その中で、氷コア中の金属成分は気候変動と密接に関わりのあるエアロゾルの供給源や環
境を知るための重要な要素の一つである。これまで、氷コア中金属については溶存イオン
種の解析が主に研究されてきた。一方で、氷コア中の金属成分については難溶性金属の重
要性が指摘されている。そのため、氷コア中金属成分の研究は、溶存成分の測定だけは不
十分であり、不溶性粒子の測定が重要となる。難溶性金属成分については濾過捕集粒子中
の金属成分測定や酸可溶成分測定などが行われていが、これらは粒状物全てを測定する方
法としては不十分である。そこで、本研究ではマイクロ波酸分解法を用いてドームふじ氷
コア中の粒状物を全分解して全金属濃度を測定することで、古気候および環境変動を復元
することを目的とした。特に、大気循環や海水準の変動に大きく関わる鉱物および海塩粒
子フラックスの定量的評価とエアロゾルの金属組成に影響を及ぼす供給源の変遷および環
境変動の評価を目的とした。 
 得られた金属全農度からドームふじにおける鉱物および海塩エアロゾルフラックスを算
出した。その結果、氷期最寒期におけるドームふじの鉱物エアロゾルフラックスは氷期に
著しく大きな値を示し、間氷期の 4.9 倍を示した。一方で、海塩エアロゾルフラックスは氷
期、間氷期で大きな差はなかった。これらの結果は、ドームふじにおいて鉱物エアロゾル
フラックスの変動が海塩エアロゾルのそれよりも著しく大きかったことを示唆している。
また、海塩エアロゾルは南極に近い海洋から供給されるため氷期-間氷期サイクルという時
間スケールでは大きく変化しなかったものと考えられる。これは海塩エアロゾルの輸送は
気候変動に伴う大きな気象条件の変化ではなく、より短い時間スケールの現象の影響を強
く受けるためではないかと示唆される。各氷期の最寒期には南極氷床へ供給される鉱物エ
アロゾルフラックスが増大したが、これは海水準低下に伴う陸域面積の拡大、乾燥寒冷化
に伴う乾燥地域の拡大、ダストストームの増加および子午面循環の強化によるものと考え
られる。 
Naを除く全ての金属元素は氷期にEFcrが1に近い値を示し、地殻起源エアロゾルの影響が
大きかったことがわかった。また、MgおよびCaはACRと一部の間氷期で平均地殻組成や平
均海水組成とは異なる組成を示すことが明らかとなった。これはACRにおいては通常と異
なる供給源や供給過程でエアロゾルが供給されていた可能性を示唆する。間氷期には各元
素のEFcrが高い値を示し、温暖湿潤な環境下で化学風化を受け細粒化した地殻起源エアロゾ
ルが供給されていた可能性を示した。ただし、EFcrFeは特に温暖であったIG4およびIG2での
み高い値を示し、これは比較的化学風化の影響を受けにくいFeの特性を反映したものと考
えられる。EFcrBaはMBE前後を問わず間氷期に高い値を示すのに対して、EFcrSrおよび
EFcrMnはMBE以前の間氷期では1に近い値を示すという変動パターンの変化が見られた。海
底堆積物などの記録からは、MBEを境にしてエアロゾルの粒径の変動パターンが変化した
ことが指摘されている。このことからドームふじ氷コア中の金属化学組成の変動パターン
と南極に輸送されるエアロゾルの粒径は関連している可能性がある。 
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1. 序論 
1.1. 気候・環境プロキシとしての氷床コア中エアロゾル 
近年、大気中の CO2 を代表とした温室効果ガス増加による温暖化などの地球環境や気候
の諸問題について、国際的な関心が高まっている。現在、これら環境や気候に関わる多く
の観測が実施されており、様々な測器による定点観測や船舶観測、衛星観測などの継続的
なデータが取得されているほか、計算機を用いた数値予測は近年急速に発達している。こ
のように気候を観測し、理解を深めることは、将来的な環境変動や気候予測に必要な数値
モデルの検証材料となるため注目されている。しかし、先に挙げた観測データは数十年程
度の時間スケールしかもたないため、より長期的な変動を理解することは困難である。そ
こで過去の長期変動を解析するため、時間スケールの大きな古環境と古気候の解析も数多
くなされてきた。古気候記録には海底、固定堆積物や樹木の年輪、サンゴなど様々なもの
があるが、本研究では極地の氷床コアを取り扱う。氷床コアは他の古気候記録に比較して
時間分解能が極めて高く、過去数十万年まで連続的なデータが得られるという特徴がある。
南極大陸は過去の雪が降り積もり、圧密されて凍った大規模な氷床に覆われている。この
氷床から採取された氷床コア試料は、これまでに得られた最古のものでは約 80 万年前にま
で遡り、古気候を解析する上で極めて重要なものとなっている。また、氷床中には雪と共
に過去の大気や海洋、地殻、火山、生物など地球上の様々な場所を起源とした物質、宇宙
塵や隕石といった宇宙起源の物質など多くのものを保存している。これらの環境、気候シ
グナルを解析することで、我々は過去の気候や環境を知ることができる。 
地球は太陽放射によって受ける熱エネルギーが緯度ごとに異なるため、熱的不均衡とな
り、異なる気圧帯を生じる。この気圧差によって大気は循環し、熱的不均衡を解消しよう
とする。さらに、地球の自転によって生じるコリオリの力が作用するため、低緯度帯のハ
ドレー循環、中緯度帯のフェレル循環、高緯度帯の極循環の 3 つのセル構造に分かれてお
り、これらが南北両半球に存在する。これらの大気循環は、エアロゾルと呼ばれる大気中
微粒子の発生や輸送、降下過程と密接に関わっている。極付近では冷却された大気が下降
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流を形成するため、南極大陸は大気循環の収束域となっている。このため、南極氷床には、
積雪と共に地球上の様々な場所から供給されたエアロゾルが降下堆積し、保存されている。
大気中のエアロゾルは放射強制力により地球のエネルギー収支に影響を及ぼす（Tegen et al., 
1966; Solomon, 2007）。また、エアロゾルを大規模に発生させ、長距離を輸送するダストス
トームは様々な時間スケールで変化する（Goudie, 2009）。そして、その供給量や化学組成は
供給源の環境や気候を反映し、全球的な気候変動に対するフィードバックが働くため、氷
コア中に保存されたエアロゾルは地球の古環境、古気候を評価するための重要な情報源と
なる。 
エアロゾルの供給源は様々で、波の飛沫によって海から運ばれる海塩粒子や岩石の風化
などによって陸域から発生する鉱物粒子、火山活動によって放出される火山灰、生物活動
によって生成される生物および人為起源物質などが挙げられる（Peter, 1988; Prospero et al., 
1989; 原, 2003）。これらのエアロゾルは長距離輸送され、広域に拡散する。例えば、黄砂は
発生源から遠く離れたカナダ（McKendry et al, 2001）やハワイ（Show, 1980）で観測されて
いるほか、グリーンランドの積雪や氷床コアからも過去のダストイベントが見出されてお
り（Svensson et al., 2000; Bory et al., 2002, 2003）、地殻起源エアロゾルは偏西風によって地球
全域に輸送されることが観測やモデル計算によって明らかにされている（Merrill et al., 1989; 
Eguchi et al., 2009; Uno et al., 2009）。さらに、地殻起源エアロゾルは気候変動と密接に関連し
ており、その供給量の変化に伴う海洋の CO2 吸収メカニズムへの影響が指摘されている
（Maher and Dennis., 2001; Maher et al., 2010）。また、その化学組成は古環境、古気候の変化
と大きく関わっている。例えば、エアロゾルの化学組成が気候変動に及ぼす影響として、
海洋の CO2吸収メカニズムに関する仮説が提案されている。Martin（1990）鉄仮説は氷期の
陸起源ダストの増大に伴う生物ポンプの活性化を支持している。また、Oba and Pedersen
（1999）はエアロゾル中の炭酸カルシウムが海洋に溶け込むことにより、氷期にアルカリ
ポンプが強まったと指摘している。 
気候変動に伴う地球表面における環境の変化は、海塩および鉱物エアロゾルの発生、輸
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送および降下過程を変化させる。環境変化によるこれらのエアロゾル気候の変動は、大気
中エアロゾルのフィードバック機構によって変動をより加速させる。過去の気候変動にお
けるエアロゾルの役割を定量的に解析するため、これまでにグリーンランドや南極の氷床
および山岳氷河で採取されたコア試料中に保存されたエアロゾルについて多くの研究がな
されてきた。特に、夏季に融解の起こらない場所では、連続的な気候データを得ることが
できる。このため、特に良好なデータが期待できる南極とグリーンランドでは、これまで
にいくつかのコア掘削が計画され、気候変動を探る試みがなされてきた。例えば、Fischer et 
al.（2007a）はこれまでに氷床コアから得られた鉱物および海塩エアロゾルの数々の分析結
果をまとめ、発生、輸送および降下過程について両極で比較し、気候モデルと照らし合わ
せながら議論している。これによれば、氷期最寒期には完新世に比べて南極、グリーンラ
ンド共に鉱物および海塩の濃度は数倍から数十倍の値を示し、多量のエアロゾルが供給さ
れていたことが指摘されている。 
 
1.2. グリーンランド氷床 
1966 年にアメリカがキャンプセンチュリーで氷コアを採取して以来、本格的な氷床コア
の研究が開始された（Hansen and Langway, 1966）。このコアからは過去 1 万年の気候変動が
明らかにされた（Dansgaard et al., 1969）。その後、グリーンランドで掘削された氷床コア
（GRIP、GRIP2）からは、最終氷期から完新世への移行期にあたるヤンガードリアスの末
期に、わずか数十年で数度という急激な温暖化（Dansgaard-Oeschger cycle：DO サイクル）
を繰り返していたことが見出された（Dansgaard et al., 1993, Dowdeswell and White, 1995）。ま
た、2003 年に NGRIP において全長 3084.99m の氷コアの掘削が完了している。NGRIP の氷
コアにおいて、気温の指標である δ18O の記録は Dye-3 および GRIP で採取された氷コアの
気温の傾向とよく一致することが確認されている（Jonsen et al., 2001）。また、NGRIP 氷コ
アからはDOイベント 25、26 といった新たな気候ステージが見出された（North Greenland Ice 
Core Project member, 2004）。Ram and Koenig（1997）は SEM を用いて氷コア中の不溶性粒子
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の形態、組成を分析した結果、その大部分は陸域起源であると結論づけている。また、
Svensson et al.（2000）は Sr と Nd の同位体から、過去 4 万 4 千年におけるグリーンランド
への主要なダストの供給源は東アジア地域であり、モデル計算の結果の一部を支持するこ
とを示した。連続流れ分析（Continuous Flow Analysis: CFA）を用いて各種イオンの化学分
析も進められており、NGRIP 氷床コアの化学分析からは、Ca2+は春季、Na+は冬期にピーク
が現れること（Rasmussen et al., 2006）、寒冷イベント時には、主に陸域を起源とする Ca2+
は 100 年以上継続して 5 倍以上の値を示すが、主に海洋を起源とする Na+の変化はあまり大
きくないこと（Steffensen et al., 2008）などが明らかになっている。また、Kjær et al.（2011）
はリン酸塩と不溶性ダストが強い相関を示すことを指摘している。 
 
1.3. 南極氷床 
南極氷床では、1968 年にバード基地において 2164m の全層掘削に成功し、気候変動の情
報が得られた（Gow and Williamson, 1971）。このバード基地での掘削以降、ボストーク、ドー
ム C、ドームふじなどで掘削が進められていった。ボストークでは 1998 年までに 3623m の
掘削に成功したが、氷床下に位置するボストーク湖の汚染を懸念して、掘削計画は難航し
ていた。しかし、2012 年に 3769.3m の掘削に成功し、掘削孔はボストーク湖に到達した
（Showstack, 2012; Gramling, 2012）。ボストーク氷コアの分析結果は、過去 42 万年にわたる
4 回の氷期-間氷期サイクルの気温変動と CO2濃度が同調していることを示した（Petit et al., 
1999）。その後、欧州の研究グループによってドームCでは3190mの氷床コアが掘削された。
このコアは過去 74 万年の気候変動を記録し、過去 8 回の氷期-間氷期サイクルが明らかと
なった（EPICA community members, 2004）。氷コア中の環境シグナルについては様々な研究
が進められており、氷コア中のテフラ層の検出による過去の火山活動（Kyle et al., 1981; 
Narcisi et al., 2005）、海塩性 Na と海氷拡大域の関係（Wolff et al., 2006; Fischer et al., 2007a; 
Fischer et al., 2007b; Schüpbach et al., 2013）、硫酸塩エアロゾルの氷期-間氷期の気温変動の
増幅への寄与（Iizuka et al., 2012）などが明らかとなっている。また、ドーム C やボストー
5 
 
クなどの氷コア解析の結果からは、陸域を起源とする鉱物粒子の濃度は氷期に高く間氷期
に低い傾向を示すことがわかっている（Petit et al., 1999; Lambert et al., 2008）。これは、氷期
における積雪堆積速度の減少だけでは説明できず、海水準変動や乾燥化による供給源の変
化と大気循環の強化に依存すると考えられている（Petit et al., 1981）。また、Na 濃度も氷期
に高い値を示すことが知られている（Petit et al., 1999）。南極沿岸域におけるエアロゾルの
観測結果から、冬季には海氷表面が海塩粒子の重要な供給源であると考えられており、氷
コアに供給される海塩粒子の変動を解釈する上でも重要であると指摘されている（長田ら, 
1988; Wagenbach et al., 1998; Hall and Wolff, 1998; Rankin et al., 2002; Hara et al., 2004）。 
 
1.4. ドームふじ深層コア掘削計画 
南極氷床は高原状の地形となっているため、氷床は年々降り積もる雪の圧密によって垂
直方向の圧力とともに、水平方向への力も大きく働く。南極氷床の高原状の地形にはいく
つかの高まりが存在しており、これをドームと呼ぶ。ドームは、氷床の水平方向の流動が
ほとんど起こらない地点であり、連続的な気候・環境変動の復元に理想的な地点である。
日本は東南極高原に位置するドームふじに基地（77°19'S, 39°42'E; 3810 ma.s.l）を所有する。
ドームふじ基地は、1995 年にドームふじ観測拠点として開設され、2004 年にドームふじ基
地と改称された。ドームふじ基地では、1992 年～1996 年にかけて第一期深層コア掘削計画
が行われ、深さ 2503.52m の氷床深層掘削に成功した（Dome-F Deep Coring Group, 1998）。
さらに 2002 年～2007 年において第二期深層コア掘削計画が行われ、深さ 3035.22m の氷床
深層掘削に成功している（Motoyama, 2007）。このコア最深部の年代は 72 万年前と推定され
ている（Motoyama et al., 2007; Goto-Azuma and others, 2008）。第一期および第二期ドームふ
じ深層氷コア（以下 DF1 コアおよび DF2 コア）は、これまでに氷コア中に含まれる溶存イ
オン種（Dome-F Ice Core Research Group, 1998）や火山灰（Fujii et al., 1999）、塩微粒子（Ohno 
et al., 2005） 等の解析が進められ、南極氷床に記録された過去の気候変動が明らかにされて
きた。Watanabe et al.（2003）は、ボストークコアと DF1 コアの酸素同位体比変動が過去 3
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回の氷期サイクルにわたり明確に一致したことから、両コアに記録された気候変動情報は、
東南極氷床全域を代表できるものであることを報告している。また、Kawamura et al.（2007）
は O2/N2比の解析により DF1 コアに 34 万年にわたるより精確な時間軸を与え、そこに記録
された過去 3 回の気候変動記録はミランコビッチ理論を支持することを報告した。  
 
1.5. 氷コア中難溶性金属の重要性 
 氷コア中の金属成分はエアロゾルの供給源や環境を知るうえで重要な要素の一つである。
例えば Al、Ti、Ca、Ba、Mn といった元素は主に地殻表面から供給される鉱物エアロゾルの
代表的な指標となり（De Angelis et al., 1997; Marino et al., 2004; Gabrielli et al., 2005a; 
Rhodes et al, 2011）、Na は地殻からも供給されるが、海洋から供給される海塩エアロゾルの
影響を強く受けることが明らかにされている（De Angelis et al., 1997; Bigler et al., 2006）。
また、気候ステージ応じて金属の不溶性成分と溶存成分の比が変動すること（Traversi et al., 
2004; Siggaard- Andersen et al., 2007）や一部の金属の地殻に対する濃縮係数が間氷期に大き
くなること（Gabrielli et al., 2005a; Gabrielli et al., 2005b; Marteel et al., 2008; Mateel et al., 2009）
などが明らかとなっており、その存在形態や組成も重要な環境、気候シグナルとなること
が示されている。PIXE による濾過捕集粒子中の金属成分測定（Ghermandi et al, 2003; Marino 
et al 2004）や ICP-SFMS による酸可溶成分測定（Gaspari et al., 2006）の結果は、氷コア中金
属成分の多くが不溶性粒子として存在していることを示唆している。そのため、氷コア中
金属成分の研究は、溶存成分の測定だけは不十分であり、不溶性粒子の測定が重要となる。
しかし、氷床コア中金属は CFA を用いた溶存成分に関する研究が多く（Traversi et al., 2004; 
Bigler et al., 2006; Lambert et al., 2012; Schüpbach et al., 2013a, 2013b）、不溶性の粒子に関する
研究は少ない。粒子濾過捕集分析では氷コア中粒子をロスすることなく回収することは技
術的に極めて困難であり、粒状物の全量を評価することができない。酸可溶成分分析もこ
れまでに行われているが、一部の鉱物は数週間にわたって溶出を続けるとの報告が有り
（Rhode et al., 2011）、粒状物全てを測定する方法としては不十分である。 
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1.6. 研究目的 
前述のとおり、氷コア中難溶性金属の重要性が指摘されているが、これまで行われてき
た分析方法では難溶性の粒子態を含めた氷コア中の金属の全濃度を評価するに至っていな
い。そこで、本研究ではマイクロ波酸分解法（Suzuki and Sensui, 1991）を用いてドームふじ
氷コア中の粒状物を全分解して金属全濃度（溶存態+粒子態）を測定することで、古気候お
よび環境変動を復元することを目的とした。特に、大気循環や海水準の変動に大きく関わ
る鉱物および海塩粒子フラックスの定量的評価とエアロゾルの金属組成に影響を及ぼす供
給源の変遷および環境変動の評価を目的とした。 
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2. 分析方法 
DF1およびDF2コアは保存用のAコア、主に物理解析後に他の分析に用いられるBコア、融
解処理をして主に化学分析に用いられるCコアの3つに分割されている。DF1コアとDF2コア
では図1および図2に示す通り、分割の割合が異なる。本研究ではDF1コア、DF2コア共にB
コアから分取した氷片を試料に用いた。氷コア中の金属元素はpptレベルと非常に低濃度で
あり、これらの元素濃度測定にはコンタミネーションを除去しなければならない。氷コア
中のコンタミネーションは、的場（1997）によって（1）掘削および解析、サンプリングに
よる氷に付着したコンタミネーション、（2）試料分取後の保存容器や試薬によるコンタミ
ネーション、（3）測定の前処理操作に伴う汚染、（4）濃度分析に伴う汚染の4つが指摘され
ている。的場（1997）では氷に付着したコンタミネーションを溶液試料保存時に被るコン
タミネーションについて、その除去方法を提案しており、本研究におけるコンタミネーショ
ン除去はこの方法に従って実施した。実際の試料分取の手順は以下の通りである。バンド
ソーを用いて7～10cmの氷片を分取し、汚染除去のため表面約5mmをセラミックナイフで切
削した。氷片はポリエチレン容器に移した後、超純水1mlで洗浄し、デカンテーションで溶
液部分を捨てた。超純水による洗浄は3回繰り返した。その後、室温で氷を10ml溶解させ、
溶液部分を捨てた。この洗浄作業は3回繰り返した。洗浄後、ポリエチレン容器内で氷を全
量融解させ、試料の重量を測定し、濃硝酸を加えて0.1N硝酸溶液に調製した。次に試料をテ
フロン容器に移し、ホットプレート上で加熱して蒸発乾固させ、濃硝酸0.3mlとフッ化水素
酸0.2mlを加えてマイクロ波酸分解により不溶性粒子を全分解した（Suzuki and Sensui, 1991）。
分解には三愛科学製解容器P-25を用いた。全分解した溶液中のNa、Al、Mn、Fe、Sr、Baを
ICP-MS（ヒューレットパッカード製HP4500）、Mg、CaはICP-AES（セイコー電子製SPS7000A）
を用いて測定した。濃度決定にはSPEX社製XSTC-13X混合金属溶液を標準物質として用い
た。また、実験に用いた超純水はDirect-Q（ミリポア製）で製造し、超高純度試薬は関東化
学製のものを用いた。すべての器具は使用前に金属による汚染を除去するため1Nの硝酸で
浸漬洗浄し、実験はクラス100のクリーンベンチ内で実施した。  
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3. 氷コアの年代 
 氷コアから過去の気候変動を探るには各深度での年代を決定する必要がある。しかし、
氷期-間氷期を通して積雪速度が一定でないほか、圧密の影響による密度変化や、氷床流動
の影響を受けるため、氷コアの年代の決定は単純ではない。氷コアの年代決定においては、
氷コア中の様々なタイムマーカーを見出し、その間を年代モデルで内挿するという手法が
とられる。深層コアにおいては、コア中 O2/N2比の変動が南緯 77 度におけるドームふじの
夏季日射量と一致していることが明らかとなっており、タイムマーカーとして最も有力と
されている（Kawamura et al., 2007）。Fujita et al.（2009）は積雪の微細層構造を調査し
た結果、夏季の強い日射を受けた層は積雪初期に高密度となるが、30m 以深では初期に低
密度であった積雪層と密度逆転が生じることを示している。これにより積雪層の通気度が
変化することで、分子サイズの異なる O2と N2に選択が生じることがわかっている。 
DF1 コアの年代は Kawamura et al.（2007）によって DFO-2006 time scale として報告
されているが、DF2 コアの年代については最下部の年代の推定値についてしか報告されて
いない。そのため、本論文では DF1 コアについては年代で議論するが、DF2 コアについて
は深度でのみ議論する。DFO-2006 による深度と年代の関係を図 3 に示す。 
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4. 酸素同位体比変動と気候区分 
 本研究では Kawamura et al.（2007）によって報告されている氷コア中の酸素同位体比
（δ18O）を古気温の指標として用いている。南半球の中緯度で海洋から蒸発した水蒸気は、
降水を繰り返しながら南極大陸へ輸送される。重い水分子（H218O）は軽い水分子（H216O）
よりも凝結しやすいため、この過程で取り除かれる割合が大きい。すなわち同位体分別作
用が起きる。δ18O は標準平均海水（Standard Mean Ocean Water: SMOW）の同位体比の
千分偏差（‰）として以下の式（1）から求められる。 
 
…（1） 
 
また、積雪中の δ18O と年平均気温には相関があることがわかっている（Massaon-Delmotte 
et al., 2005）。また、これらは安定同位体比であるため積雪後に変化することはなく保存さ
れるため、古気温の指標として用いることができる。また、ドームふじにおいては気温と
δ18O の関係は 0.81‰/℃程度であることがわかっている（藤井・本山、2011）。 
 Kawamura et al.（2007）によるドームふじにおける δ18O の変動を図 4 に示す。地球の
気候は温暖化と寒冷化を繰り返しており、温暖な間氷期と寒冷な氷期に区分することがで
きる。このような古気温の変動は海底堆積物の酸素同位体記録からも報告されており
（Shackleton and Opdyke, 1973）、海洋酸素同位体ステージ（Marine Isotope Stage: MIS）
として広く知られている。本研究では渡邊ら（2002）を参考に本研究で用いる間氷期（Integ 
Glacial: IG）と氷期最寒期（Glacial Maximum: GM）の気候区分を定義した。定義した気
候区分は表 1 に示す。IG および GM には年代が若い（深度が浅い）順に番号を付与し、表
には対応する年代、深度および MIS を示した。DF2 コアについては年代が発表されていな
いため、対応すると予想される深度と MIS のみ表記した。 
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5. 鉱物および海塩粒子フラックス変動の復元 
5.1. はじめに 
 大気中のエアロゾルは放射強制力により地球のエネルギー収支に影響を及ぼす（Tegen et 
al., 1966; Solomon, 2007）。また、海洋への鉱物エアロゾルの供給は CO2の吸収メカニズムに
影響を与えることが報告されている（Maher et al., 2001; Maher et al., 2010）。このため、過去
の大気中エアロゾル量を見積もり、議論することは気候変動を理解するうえで重要となる。
氷コア中の金属濃度は供給されるエアロゾル量によって変化する。また、過去の研究から
氷コア中における金属成分は難溶性と考えられているが、これまでの研究は溶存金属の測
定が中心に行われてきたことは先に述べたとおりである。そこで、本章では DF1 コア中金
属全農度から復元した過去 34万年間の鉱物および海塩エアロゾルフラックスについて議論
する。 
 
5.2. 結果と考察 
DF1 コアから復元された t-Al 濃度と t-Na 濃度および復元した鉱物、海塩エアロゾルフ
ラックスの変動を図 5 と図 6 に示す。氷床中の t-Al の大部分は地殻起源の鉱物粒子のプロ
キシとみなすことができるが、t-Na は鉱物粒子のほか海塩粒子の影響も大きい。DF1 コア
中の t-Al濃度の変動幅は1.14～262 mg･kg–1であり、最大値は最小値の約230倍を示した。
t-Al 濃度のピークは過去 3 回の氷期の最寒期に観察された。一方で、氷期最寒期を除いた
期間では、特に間氷期に低い値を示した。これはボストーク（De Angelis et al., 1987）や
ドーム C（Ghermandi et al., 2003; Marino et al., 2004; Gaspari et al., 2006）の氷床コア
から得られた地殻起源の金属濃度の変動と一致している。最終氷期最寒期（Last Glacial 
Maximum; LGM）には大陸の乾燥域の拡大やダストストームの頻度の増加、大気の子午面
循環が活性化していたことが知られている（CLIMAP Project Members, 1976）。また、こ
れまでの研究によって得られている多くの証拠は、氷期における大気環境が現在の環境よ
りも非常にダストに富んでいたということを示している（De Angelis et al., 1987; Ram et 
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al., 1988; Mayewski et al., 1994; Steffensen, 1997; Reader et al., 1999; Irino and Tada, 
2002）。本研究で得られたDF1コア中 t-Al濃度もこの気候シナリオを支持する結果である。
本研究で得られた t-Al 濃度の最大値 262 mg･kg-1は、ボストークコアから得られた Al 濃度
の最大値である約 130 mg･kg–1の約 2 倍であった（De Angelis et al., 1987）。ボストーク
の Al 濃度は溶融した氷を振とうさせ、中性子放射化分析で測定したものだが、振とうによっ
て化学分析に十分なだけ溶液中で粒状物が均質にならないことが濃度差の原因ではないか
と考えられる。ただし、Al の最大濃度の差の原因は試料の深度、掘削場所および分析場所
などの条件の違いに起因する可能性も考慮する必要がある。この原因について明確な回答
はできないが、試料の分取方法や分析方法が空間的な変動よりも重要な要素であると予想
している。t-Al の平均濃度と標準偏差（1σ）は、完新世（Holocene; HOL）に相当する 5
～15 kyrで10.9±6.01 mg･kg–1、LGMに相当する15～30 kyrで106±57 mg･kg–1であり、
t-Al 濃度の LGM/HOL 比は約 10 と算出された。また、DF1 コアについてパーティクルカ
ウンターで計測された微粒子の質量濃度比は 11 と報告されている（Fujii et al., 2003）。こ
のようにLGM-HOLにおける鉱物エアロゾル降下量の変化を反映した t-Al濃度と微粒子濃
度の LGM/HOL 比はほぼ一致を示した。Marino et al.（2004）は、Al と同様に不溶性の地
殻起源物質の指標となる Ti のドーム C 氷コア中濃度を報告している。その結果から得られ
た Ti 濃度の LGM/HOL 比は約 14 で、本研究で得られた t-Al の結果と整合している。この
結果は、LGM において寒冷乾燥した気候がピークに達し、ドークふじにおける t-Al を含む
鉱物エアロゾル濃度が約 10 倍に増加したことを示している。一方で、完新世には温暖湿潤
な気候だったと考えられる。続いて、氷期-間氷期における鉱物および海塩エアロゾルフラッ
クスについて議論する。DF1 コア中の t-Na 濃度の変動幅は 11.8～262 mg·kg–1であった。
氷期最寒期における最大濃度は t-Al と同程度であったが、最小濃度に対する最大濃度の比
は約 20 であり、気候変動によって変化する程度は t-Al に比べて小さかった。これらの結果
は氷期サイクルを通して Na は Al と相関がないことを示しており、これは Al の供給源であ
る大陸に比べて Na の供給源がドームふじに有意に近いためだと考えられる。このように、
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Al は地殻が唯一の供給源であるのに対し、Na は地殻と海洋の両方から供給されるものと考
えられる。t-Na 濃度の平均値は 5～15 kyr において 41.6±18.1 mg･kg–1、15～30 kyr にお
いて 115±43 mg･kg–1であり、t-Na 濃度の LGM/HOL 比は約 3 と算出された。これまで
の研究で全分解分析による氷コア中 t-Na 濃度を測定した例はないが、ドーム C コアにおい
て完新世および LGM の溶存 Na 濃度が報告されている（Bigler et al., 2006）。その結果は
LGM/HOL 比は 5 程度であり、本研究で得られた値よりも若干大きい。これは完新世にお
ける Na の不溶性画分が有意であるためではないかと考えられる。また、海塩粒子は比較的
溶けやすいが、氷コア試料が溶融する際に海塩粒子すべてが溶解することは保証されてい
ない。さらに、氷コアを溶融した試料には、粒状物質から溶け出したイオン成分である Na
も含まれている。このようないくつかの問題は氷コア中溶存成分の解釈を困難にしている。
したがって、解釈が明瞭な全分解分析による金属全農度の測定は、氷コアの解析において
意義のあるデータを与える。ドームふじにおける鉱物および海塩エアロゾルフラックス
（Fmineral、Fseasalt）は、Al および Na の全農度から推定することができる。Al は地殻を構
成する主要な元素のひとつであり、地殻中に約 8%含まれるが、海水中にはわずかに 0.8 ppb
しか存在しない微量元素である。このため、エアロゾル中の t-Al はすべて地殻起源粒子に
由来するものと仮定できる。この仮定に基づき、ドームふじにおけるFmineralを以下の式（2）
から算出する。 
 
…（2） 
 
式中の[t-Al]は t-Al 濃度、8.23 はによる Al の平均地殻組成比（Taylor, 1964）、Rdはドー
ムふじにおける氷床の任意の深度 d における積雪堆積速度（Dome Fuji Ice Core 
Consortium, personal communication）を示す。また、Fseasaltは同様に以下の式（3）によっ
て求められる。 
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…（3） 
 
式中の[seasalt-Na]は海塩起源の Na 濃度、1.06 は Na の平均海水組成比（Brocker and 
Peng, 1982）を示す。Na は海水の主要元素であるが、地殻においても含有率 2.36%の主成
分である（Taylor, 1964）。したがって、t-Na 濃度は鉱物エアロゾルによる供給が存在する
ため、その時期や場所によっては海塩エアロゾルのトレーサーとして使うことができない。
すなわち、鉱物エアロゾルの影響が無視できる場合に限り、Na を海塩エアロゾルのトレー
サーとして用いることができる。Bigler et al.（2006）は、ドーム C 氷コアにおいて氷期の
高ダスト時期に地殻起源 Na が有意に大きかったことを報告している。そのため、Fseasalt
の算出には[seasalt-Na]を用いる必要がある。そこで、氷コア中の t-Al はすべて地殻起源で
あるという仮定の下、以下の式（4）によって[seasalt-Na]を算出した。 
 
…（4） 
 
式中の[t-Na]は氷コア中の t-Na 濃度、（Na/Al）crustは平均地殻組成比（Taylor, 1964）で
0.29 を用いる。算出された[seasalt-Na]の[t-Na]に対する割合は最小で 37.5 %、最大で
99.3 %であった（図 6）。これは DF1 コアにおいて t-Na の最大約 60%が地殻起源であった
ことを示している。[t-Na]に対する[seasalt-Na]の割合は完新世において平均 91.1±6.7 %、
LGM において平均 74.0±12.1 %であった。これらの結果は、温暖でダストが少ない時期に
ドームふじに運ばれてくる Na の大部分は海塩起源であったが、寒冷でダストに富む LGM
には地殻起源 Na の寄与が大きかったことを示している。図 6 から三回の氷期最寒期におけ
る地殻起源 Na の寄与はそれぞれ最大で 62.5 %、36.9 %および 53.4 %であった。これは氷
床コアの分析において、氷期最寒期には地殻起源 Na の影響が無視できないことを示してい
る。海塩エアロゾルの供給源は南極大陸に近い海洋および海氷上であるため、ドームふじ
への海塩エアロゾル輸送は氷期-間氷期サイクルの時間スケールでは大きく変化しないと考
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えられる。一方で南極氷床への鉱物エアロゾルの降下量はそれぞれの氷期の最寒期に最大
となった。これは 1）海水準低下に伴う大陸棚露出面積の増加、2）気候の乾燥寒冷化に伴
う乾燥地域の拡大、そして 3）陸域におけるダストストームの増加と子午面循環の強化によ
るものだと考えられる。 
過去 3 回の氷期-間氷期サイクルの氷期最寒期および間氷期のドームふじにおける鉱物及
び海塩エアロゾルフラックスの平均値を表 2 に示す。ここで気候区分（climatic divisions）
の略語である IG は間氷期、GM は氷期最寒期を示す。表には IG および GM 全体の平均値
も示した。ドームふじにおける鉱物エアロゾルフラックスは GM に 14.0～20.2 mg·m–2·yr–1
を示し、IG における 3.22～4.15 mg·m–2·yr–1よりも 1 桁大きい値となった。これらの結果は
氷期最寒期における鉱物エアロゾルの増大や輸送の強化を示している。GM2 の鉱物エアロ
ゾルフラックスは GM1 および GM3 に比べると小さい値を示したが、GM2 の期間は亜間
氷期が頻繁にあったためではないかと考えられる。鉱物エアロゾルフラックスの平均値は
IG で 3.77±2.20 mg·m–2·yr–1、GM で 18.6±10.1 mg·m–2·yr–1であった。鉱物エアロゾルフ
ラックスの GM/IG 比は 4～5 の範囲内であり、GMmean/IGmeanは 4.9 であった。Gaspari et 
al.（2006）はドーム C 氷コアにおける酸可溶 Fe のフラックスの LGM/HOL 比を 36 と報
告している。また、Fischer et al.（2007）はボストーク氷コアにおける微粒子の LGM/HOL
比を～15 と報告している。本研究で得られた値は、異なる手法によるものであるが過去の
研究で報告された値よりも小さかった。本研究の結果は、粒状物の全分解分析によって得
られた結果であり、氷期最寒期と間氷期の鉱物エアロゾル輸送の違いについて議論するた
めに非常に重要だと考えられる。その証拠として、深海堆積物コアから復元された鉱物フ
ラックスの LGM/HOL 比は 3～4 であり（Irino and Tada, 2003; Hovan et al., 1989; 
Clemens and Prell, 1990; deMenocal, 1993）、本研究の結果と同程度である点が挙げられ
る。海塩エアロゾルフラックスの平均値は IGで 111±54 mg·m–2·yr–1、GMで 130±55 mg·m–
2
·yr
–1であり、IG と GM で顕著な差を示さず、GM/IG 比は 1 に近い値であった。これらの
結果は、ドームふじにおける海塩エアロゾルフラックスに変動は見られるものの氷期-間氷
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期で有意な差がなかったことを示している。本研究の結果は、気候変動に伴うドームふじ
の鉱物エアロゾルフラックスの変化は海塩エアロゾルフラックスの変化に比べて著しく大
きかったことを示唆している。一方で、海塩エアロゾルフラックスは気候変動よりも短期
の現象の影響を受けていると考えられる。気候変動とエアロゾルフラックス変動の関係を
評価するため、複数の年代間隔で Fmineral と Fseasalt の年代移動平均と変動係数（CV; 
Coefficient of Variation）を算出した。変動係数は標準偏差を年代移動平均で割ることで求
めている。年代間隔は 0-1 kyr、1-5 kyr、5-15 kyr そして 15-25 kyr から 95-105 kyr まで
は 10 kyr 間隔で設定した。例えば、年代間隔 0-1 kyr で過去 340 kyr にわたって移動平均
を算出すると 271のデータが得られる。各年代間隔で計算したCV の平均値を図 7 に示す。
Fmineral の CV は年代間隔の増加に伴って増加がみられた。急激な気候変動の結果を反映し
て 0-5kyr から 5-15kyr では急 
激に値が大きくなっている。0-1kyr の年代間隔において Fmineralと Fseasaltの CV はそれぞれ
0.38 および 0.41 で同程度であった。Fmineralの CV は 5-15kyr から 95-105kyr にかけて徐々
に増加するが、Fseasaltの CV はこれらの年代間隔でほぼ一定であった。鉱物および海塩エア
ロゾルともにその発生量は風速の影響を受けると考えられるが、海塩の CV が安定していた
ことは、海塩エアロゾルは鉱物エアロゾルに比べて大気循環強度への感度が低いことが考
えられる。海塩エアロゾルは海氷からの供給が重要であるとの報告もなされており（長田
ら, 1987; Wagenbach et al., 1998; Hall and Wolff, 1998; Hara et al., 2004）、断定はできないが南極
大陸に近い海氷から安定して海塩エアロゾルが供給された結果かもしれない。これらの結
果は、鉱物エアロゾルの供給は海塩エアロゾルに比べて気候変動の影響を多様に受けるこ
と、すなわち（1）鉱物エアロゾルの供給源である大陸は南極氷床から遠いため、海塩エア
ロゾルに比べて大気循環強度の変化に対する感度が高いと考えられること、（2）気候変動
に伴って変化する面積や乾燥化などの地殻表面の環境は海洋表面に比べて重要度が大きい
こと、（3）海水面と海氷面を供給源とするため、海塩エアロゾルのフラックスは氷期サイ
クルの間で供給源に著しい変化を生じないことを示している。 
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5.3. まとめ 
 ドームふじ氷床コアにおける過去 34 万年の Al および Na 全農度プロファイルを全分解
分析結果から明らかにした。また、ドームふじへの鉱物および海塩エアロゾルフラックス
を Al および Na 全農度から算出した。算出されたフラックスは、鉱物エアロゾルが間氷期
には 3.77±2.20 mg·m–2·yr–1、氷期最寒期には 18.6±10.1 mg·m–2·yr–1であり、海塩エアロゾ
ルが間氷期には 111±54 mg·m–2·yr–1、氷期最寒期には 130±55 mg·m–2·yr–1であった。本研
究で得られた結果から、氷期サイクルにおける南極氷床へのエアロゾルフラックスの変動
について以下に示すシナリオを提案する。南極大陸地殻の海面および海氷面を起源とする
海塩エアロゾルの輸送は氷期-間氷期サイクルという時間スケールでは大きく変化しなかっ
た。これは海塩エアロゾルの輸送は気候変動に伴う大きな気象条件の変化ではなく、より
短い時間スケールの現象の影響を強く受けるためと考える。各氷期の最寒期には南極氷床
へ供給される鉱物エアロゾルフラックスが増大したが、これは海水準低下に伴う陸域面積
の拡大、乾燥寒冷化に伴う乾燥地域の拡大、ダストストームの増加および子午面循環の強
化によるものと考えられる。これらのことから、DF1 コア中粒子の高時間分解による詳細
な化学分析は、気候変動に伴う大気中の鉱物および海塩エアロゾルの役割を明らかにする
うえで重要であると言える。 
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6. 金属化学組成変動が示すエアロゾル気候 
6.1. はじめに 
海洋に供給されるFeは海洋生産を制限することが報告されている（Martin, 1990）。また、
同様に海洋へのCa供給はアルカリポンプの駆動に影響を及ぼす（Oba and Pedersen, 1999）。
これら金属は外洋域においては主として地殻起源のエアロゾルからもたらされる。このよ
うにエアロゾルの供給は、気候変動と密接に関わる海洋の炭素循環に影響している。また、
氷コア中の金属化学組成は過去の地球環境を反映して敏感に変動することが報告されてお
り、様々な環境シグナルを探る試みがなされている（e.g. Gabrielli et al., 2005a; Gabrielli et al., 
2005b）。これらのことから、南極氷コア中の金属化学組成の気候および環境変動への応答
を理解することは重要であり、本章で詳しく議論する。本章ではDF1、DF2コア両方の結果
について議論する。また、ドームふじ氷コア中金属については宇宙起源粒子の混入に起因
すると思われる突発的な金属の異常濃縮が指摘されているが（佐藤 , 2009MS; 今井 , 
2011MS）、本研究においてはこれらの異常濃縮を示した試料については除外して議論を進め
る。 
 
6.2. 結果と考察 
本研究において得られた金属元素濃度から平均地殻組成（Taylor, 1964）に対する濃縮係
数（EFcr）および平均海水組成（Broecker and Peng, 1982）に対する濃縮係数（EFsw）を計算
した。ここでは地殻起源物質の指標としてAl、海洋起源物質の指標としてNaを用いた。ま
た、EFswについては海水中に比較的多く含まれるMg、Ca、Srについてのみ計算した。計算
式は以下に示す。 
 
… (5) 
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… (6) 
 
ここで(t-M/t-Al)sampleは測定された任意の金属 t-M と t-Al の試料中の濃度比、(M/Al)crustおよ
び(M/Na)sea waterはそれぞれ平均地殻組成および平均海水組成における任意の金属 M と Al、
Na の組成比を示す。 
氷期と間氷期のEFcrおよびEFswの平均値をそれぞれ表3と表4に示す。また、t-Alに対するt-Ca
とt-Mgの関係を図8と図9に示す。表中のIG1-4とGM1-4 は後述するMBE（Mid-Brunhes Event, 
Jansen et al., 1986; EPICA community members, 2004; Yin and Berger, 2010）以降、IG5-8とGM5-7
はMBE以前の間氷期および氷期最寒期を示す。各金属元素のEFcr氷期-間氷期サイクルに連
動して変動している（表3）。また、EFcrは金属元素ごとに特徴的な変動を示し、特にMIS11
付近を境にしたδ18O変動の強度変化として知られるMBEに相当する深度で変動パターン
が変化するSrおよびMn、そしてACR（Antarctic Cold Reversal, Jouzel et al., 2001）に相当する
深度においてはCa/AlおよびMg/Alが地殻組成から外れ、EFcrが1を下回ることが特徴的であ
る（図8、図9）。これらの結果はMBE前後およびACRにおいてはエアロゾルの供給源や輸送
機構に何らかの変化が生じた可能性を示唆しており、これらのイベントに着目して議論を
すすめていく。 
Naを除いた全ての金属元素のEFcrは氷期に平均値で1.0～1.6という値を示し、地殻起源エ
アロゾルの影響が大きかったことがわかる（表3）。これは氷期に地殻起源エアロゾルの供
給が大きかったという氷床コアの解析結果（EPICA community members, 2004; Lambert et 
al.,2008; Sato et al., 2013）と整合する。 
Mg、Ca、SrのEFswは氷期に比べると間氷期において平均海水組成に近い値を示した（表4）。
これらの元素は比較的多く海水中に存在するため、海塩粒子の影響が反映された結果だと
考えられる。特にEFswMgのIGmeanは1.3±0.8であり、Mgは海塩粒子の影響が特に強かったこ
とがわかる（表3）。 EFcrMgおよびEFcrCaはACRおよび一部の間氷期において1を下回り、平
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均地殻組成から平均海水組成の範囲外の値を示す試料が確認された。このことから、ACR
や一部の間氷期にはMgとCaは平均地殻組成や平均海水組成とは異なる組成の供給源から
の影響を受けていた可能性が示唆される。SrについてはGabrielli et al. (2005a)の結果からも
間氷期には高い濃縮係数を示すことが分かっており、海塩粒子からの影響が大きいと結論
しているが、本研究によって得られた間氷期のEFswSrの平均は3.9であり、海塩粒子以外か
らの影響も無視できないといえる。また、ACRには、代表的な地殻起源物質であるt-Alが増
大するとEFcrMgとEFcrCaが1よりも小さい値を示すという傾向があり、それは一部の間氷期
においても確認されている。ACRにおけるt-AlとEFcrMg、EFcrCaを対数近似した場合の寄与
率はそれぞれ49 %、61 %と有意な相関がみられた。Dome C氷床コア中の希土類元素（REE）
とダストサイズの解析結果からは、10～13.5 kyrを境にした大気循環の強度や経路の変化に
伴う供給粒子の組成変化が指摘されており（Gabrielli et al., 2010）、これは本研究のEFcrCaお
よびEFcrMgが低い値を示すタイミングとほぼ一致している。このことから、EFcrCaおよび
EFcrMgの低い値の原因は、供給される地殻起源エアロゾルの粒径および組成変化に依存す
るものではないかと考えられる。一方で、Dome C氷床コア中の溶存Fe/Al比はACRに高い値
を示しているが（Traversi et al., 2004）、本研究のEFcrFeとは整合性が得られなかった。これ
は、測定している金属の存在形態の違いに起因すると考えられる。Traversiらは溶存Feの増
加を海洋からのリサイクルに関連付けた。しかし、本研究の全Feから算出したEFcrFeには変
化が見られないことから、供給される地殻起源エアロゾル中のFeの存在形態が変化してい
たのではないかと推測される。実際に輸送過程の化学プロセスにより、エアロゾル中の全
Feに対する溶存Feの割合が大きくなることも知られており（Takahashi et al., 2011）、ACRに
おけるエアロゾルの輸送機構や供給地の変化を支持するものだと考えられる。図10にDFコ
ア、各地の土壌、岩石および海水のAl、Ca、Mgの組成を示す。ACRにおける組成は通常よ
りも幅広く分布し、アフリカのラテライトやサハラ、オーストラリアの土壌組成に近いも
のが確認されている。Ba、Sr、Mn、FeのEFcrは間氷期において高い値を示す傾向が見られ
た（表3）。ボストークやDome Cの氷床コア記録からも間氷期には一部の金属元素が濃縮を
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示すことが知られいる（Gabrielli et al., 2005a; Gabrielli et al., 2005b; Marteel et al., 2008; Marteel 
et al., 2009）。ただし、Gabrielli et al. (2005a)によれば、BaとMnの濃縮係数は氷期-間氷期で大
きく変動しないグループとされているが、本研究では氷期-間氷期で大きな変化が見られた。
これは、 Gabrielli et al. (2005a)では酸可用成分を測定しているのに対し、本研究では粒状物
を全分解測定しているためだと考えられ、氷床コア中金属の全分解測定の有用性を示す結
果の一つであろう。古気候記録から推定された北半球における地表の化学風化速度は、間
氷期において氷期の2.5倍程度であったとされており（Foster and Vance, 2006）、本研究の金
属元素のEFcrと変動パターンの傾向と概ね一致する。また、紅海の海底堆積物記録によれば、
間氷期には不溶性残留物の粒径分布は二峰性となり、4～7μmといった氷期よりも細粒な粒
径範囲に小さなピークを示すことがわかっている（Palchan et al., 2013）。さらに、中国の堆
積物（黄土、紅土）の化学変質指数（CIA）は粒径によって大きく異なり、5μm以下の粒径
では強い風化を受けていたことが指摘されている（Xiong et al., 2010）。これらの結果は異な
る風化、輸送経歴を持つ粒子の混在を示唆している。また、中国内陸部においては温暖期
に形成される古土壌は寒冷期に形成されるレス堆積物に比べてBa/Srが高くなること（Gallet 
et al., 1996; Yang et al., 2006）や黄土高原においては内陸の乾燥地域から沿岸の湿潤地域に向
かって比較的Ba/Srが高くなること（Jahn et al., 2001）がわかっており、化学風化が供給源と
なる土壌とそこから供給されるエアロゾルに影響を及ぼしている可能性が示唆されている。
図11にDFコア、各地の土壌、岩石および海水のSr、Mn、Baの組成を示す。DFコア中のBa
は特に間氷期に幅広い分布を示し、平均地殻組成および平均海水組成以外の組成を持つ複
数の供給源の存在が示唆される。また、一部の組成は風化を受けたラテライトに近い組成
を示すものが見られた。これらのことから、間氷期における高いEFcrは、温暖湿潤な環境の
下で化学風化を強く受けた粒径の小さい鉱物粒子が氷期と比較して多く供給されたためで
はないかと考えられる。また、EFcrFeは特に温暖であったIG4で1.5、IG2で2.0という高い値
を示している。Feは比較的風化の影響を受けにくく（Chesworth et al., 1981）、この特性を反
映したものと考えられる。 
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EFcrSrおよびEFcrMnはMBE付近を境に変動のパターンが異なっている（表1）。MBE前後の
氷期、間氷期におけるEFcrの平均値に着目すると、EFcrBaはMBE前後を問わず間氷期に高い
値を示すのに対して、EFcrSrおよびEFcrMnはMIS10以降の間氷期では高い値を示すが、MBE
以前の間氷期には平均地殻組成に近い値を示すという結果が得られた（表1）。また、MBE
以前はMBE以降に比べ、t-Al濃度の高い氷期においてもEFcrSrおよびEFcrMnはより1に近い値
を示している（表1）。これらはMBEの前後で供給される地殻起源エアロゾルの組成が異なっ
ていたためではないかと考えられる。北半球においては、南シナ海の堆積物中のsmectite/
（illite + chorite）の変動から、MIS11以降は冬のモンスーンが優勢であるのに対し、MIS11
以前は夏のモンスーンが優勢であったことがわかっており、粘土鉱物の供給源が変化した
と指摘されている（Liu et al., 2003）。Rea (1994)は、海底堆積物の記録の比較から、多くの
海域でMBEの気候変動に応答して風成ダストのフラックスや粒径が変化していたことを示
しており、全球的に地殻起源エアロゾルの輸送機構が変化していた可能性が高い。北太平
洋においては250kyr、インド洋においては500kyrと年代に差はあるが、MBEに応答を示し、
それ以前には供給される粒子の粒径変化の振幅が大きかったことが分かっている。さらに、
インド洋においては500kyr以前では粒径がより粗粒にシフトしている。さて、地殻起源エア
ロゾルの粒径と化学組成の関係は、エアロゾルの供給源となる岩石や土壌の化学風化に関
する研究結果からいくつかの推定ができる。河川堆積物の粒度組成と成分濃度の関係から、
多くの元素は細粒化に伴って高濃度になるが、比較的風化抵抗性が大きく細粒化しにくい
カリ長石に多く含まれるKやBaは逆の傾向を示すことが指摘されている（Terashima et al., 
2008）。また、黄土高原における風化の影響が異なるレスと土壌の組成を比較すると、Baは
風化を受けることで他の元素に比べて粗粒な領域まで濃縮することが読み取れる（Liang et 
al., 2013）。これらのことから、Baは風化により、他の元素とは異なり粗粒な領域で濃縮す
る特性を持つと考えられる。MBE以前に南極に供給されていたエアロゾルの粒径が、それ
以降のものよりも粗粒になるような変化が起きていれば、EFcrBaのみがMBE前後で変化せず、
その他の元素では変動パターンが大きく変化したことが説明できるだろう。つまり、MBE
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以前は供給されるエアロゾルの粒径が粗粒であったため、比較的粗粒な領域で濃縮を示す
Baのみ関氷期に高いEFcrを示し、MBE以降に供給されるエアロゾルの粒径がより細粒なもの
になると、SrやMnが濃縮する細粒なエアロゾルが運ばれるようになり、EFcrの変動パターン
が変化したのではないだろうか。また、Dome Cの鉛同位体比の結果から、東南極へ輸送さ
れるエアロゾルは南米からの供給が支配的であったとされるが、MBE以前においてオース
トラリア起源のエアロゾルの影響を受けている試料も見出されており（Hong et al., 2013）、
供給源や供給経路の変化がエアロゾルの粒径に影響を及ぼした可能性も考えられる。また、
インド洋の海底堆積物中の磁性鉱物の記録からは、MIS14以降は氷期-間氷期サイクルに連
動して変動するS比が、MIS15以前は安定して高い値を示すことが報告されている
（Suganuma et al, 2009）。このS比は磁性鉱物の種類、濃度や粒径に依存して変化することか
らも、供給されるエアロゾルの特性が変化していた可能性がある。本研究結果とは時期に
ずれがあるが、先述の通りインド洋におけるMBEのシグナルが500kyr頃に見出されている
ためと考えられる。ICP-SFMSを用いたDome Cコアの重金属の研究によれば、Cu、Znおよ
びPbはMBE以前の間氷期には組成のばらつきが大きく、MBE以降の間氷期ではばらつきが
小さくなり、As、CdおよびBiはMBEの前後を問わず間氷期にはばらつきが大きいという結
果が得られている（Marteel et al., 2008）。これは、MBEの前後で地殻起源エアロゾルの金属
組成が異なっていたことを支持する結果である。しかし、Marteelらこの研究で報告してい
るBaで規格化した濃縮係数からは、本研究ほど顕著なMBEを境にした変化は見て取れない。
これが元素による違いか、測定法の違いによるものかは現在のところ明確ではない。また、
本研究におけるMBE以前のデータ数はまだ少なく、今後の更なる解析が必要である。さら
に、DF2コアの詳細な年代が明らかになればより詳細な議論が可能になるであろう。 
 
6.3. まとめ 
Naを除く全ての金属元素は氷期にEFcrが1に近い値を示し、地殻起源エアロゾルの影響が
大きかったことがわかった。海水に比較的多く含まれるMg、Ca、SrのEFswは、氷期には間
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氷期に比べ小さい値となり、海塩粒子の影響が大きくなることがわかった。Mgは海塩粒子
の影響を特に強く受けていた。また、MgおよびCaはACRと一部の間氷期で平均地殻組成か
ら平均海水組成の範囲を外れることがあった。これはACRで特に顕著に見られ、通常とは
異なる供給源や供給過程でエアロゾルが供給されていた可能性が示唆された。 
間氷期には化学風化を受け細粒化した地殻起源エアロゾルが供給されることで、各元素
のEFcrが高い値を示したと考えられる。ただし、EFcrFeは特に温暖であったIG4およびIG2で
高い値を示し、これは比較的化学風化の影響を受けにくいFeの特性を反映したものと考え
られる。EFcrBaはMBE前後を問わず間氷期に高い値を示すのに対して、EFcrSrおよびEFcrMn
はMBE以前の間氷期では1に近い値を示すという変動パターンの変化が見られた。これは、
Baは他の元素に比べて比較的粗粒な領域で風化により濃縮するという特性が影響している
と考えられる。海底堆積物などの記録から、MBEを境にエアロゾルの粒径の変動パターン
が変化していることが指摘されている。MBE以前ではBa以外が濃縮する細粒な地殻起源エ
アロゾルの供給が制限されることで、Ba以外の元素では変動パターンが変化し、Baではそ
れが見られなかったのではないかと推察される。しかし、MBE以前のデータ数は少なく、
深度プロファイルによる議論であるため、今後より多くの試料の解析と年代軸を含めた議
論が必要である。  
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7. 結論 
本研究ではマイクロ波酸分解法を用いてドームふじ氷コア中の粒状物を全分解して全金
属濃度を測定することで、古気候および環境変動を復元とした。特に、大気循環や海水準
の変動に大きく関わる鉱物および海塩粒子フラックスの定量的評価とエアロゾルの金属組
成に影響を及ぼす供給源の変遷および環境変動を評価した。 
 得られた金属全農度からドームふじにおける鉱物および海塩エアロゾルフラックスを算
出した。その結果、氷期最寒期におけるドームふじの鉱物エアロゾルフラックスは氷期で
平均 18.6±10.1 mg·m–2·yr–1であり、間氷期の平均 3.77±2.20 mg·m–2·yr–1の 4.9 倍を示し
た。一方で、海塩エアロゾルフラックスは氷期で 130±55 mg·m–2·yr–1、間氷期で 111±54 
mg·m–2·yr–1であり、大きな差はなかった。これらの結果から、ドームふじにおける鉱物エ
アロゾルフラックスの変動は海塩エアロゾルのそれよりも著しく大きかったことが分かっ
た。また、南極大陸近くの海面および海氷面を起源とする海塩エアロゾルの輸送は氷期-間
氷期サイクルという時間スケールでは大きく変化しなかったことが示唆された。これは海
塩エアロゾルの輸送は気候変動に伴う大きな気象条件の変化ではなく、より短い時間ス
ケールの現象の影響を強く受けるためと考える。各氷期の最寒期には南極氷床へ供給され
る鉱物エアロゾルフラックスが増大したが、これは海水準低下に伴う陸域面積の拡大、乾
燥寒冷化に伴う乾燥地域の拡大、ダストストームの増加および子午面循環の強化によるも
のと考えられる。 
Naを除く全ての金属元素は氷期にEFcrが1に近い値を示し、地殻起源エアロゾルの影響が
大きかったことがわかった。また、MgおよびCaはACRと一部の間氷期で平均地殻組成から
平均海水組成の範囲を外れ、通常とは異なる組成のエアロゾルが輸送されていたことを示
唆した。これはACRで特に顕著に見られ、通常とは異なる供給源や供給過程でエアロゾル
が供給されていた可能性がある。他の氷コア解析の結果からもACRには輸送される粒子に
変化が生じたことが指摘されており、これを支持する結果となった。間氷期には各元素の
EFcrが高い値を示した。これは温暖湿潤な環境下で化学風化を受け細粒化した地殻起源エア
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ロゾルが供給されたためではないかと考えられる。ただし、EFcrFeは特に温暖であったIG4
およびIG2でのみ高い値を示し、これは比較的化学風化の影響を受けにくいFeの特性を反映
したものと考えられる。EFcrBaはMBE前後を問わず間氷期に高い値を示すのに対して、
EFcrSrおよびEFcrMnはMBE以前の間氷期では1に近い値を示すという変動パターンの変化が
見られた。海底堆積物などの記録から、MBEを境にエアロゾルの粒径の変動パターンが変
化したことが指摘されている。また、風化に伴い各元素が濃縮する粒径には違いあること
が予想されており、その影響を受け化学組成の変動パターンが変化したのではないかと考
えられる。すなわち、金属化学組成の変動パターンと南極に輸送されるエアロゾルの粒径
は関連している可能性がある。 
ドームふじ氷コアの全分解分析を用いた金属測定と解析の結果はこれらの新しい知見を
もたらし、氷コア分析における金属全農度の有用性を示した。 
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